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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

@ Harzzusammensetzung auf Polypropylenbasis 

Eine Harzzusammensetzung auf Polypropylenbasis. die 
folgendes umfafit: 

a) 80 bis 60 Ggw.-?/o eines kristalHnen Athylen-Propylen- 
Blockcopolymeren mit einem Alhylengehalt von 11 bis 
30 Gew.-% und spezifischen physikalischen Daten; 

b) 5 bis 35Gew.-% eines Athylen-Propylen-Copolymer- 
gummis mit einem Propylengehalt von 20 bis 50 Gew.-% und 
einer spezifischen IVIooney-Vlskositat; 

c) 5 bis 35 Gew.-% eines Athylen-Propylen - ein spezlfi- 
sches Dien-Terpolymeren mit einem Propylengehalt von 20 
bis 50 Gew.*% und einer spezifischen Mooney-Viskositdt und 

d) 2 bis 5 Gew.-%. bezogen auf das gesamte Gewicht der 
vorstehend angegebenen Harzkomponenten (a, b. und c), 
eines anorganischen Ftillmittels mit einer TeilchengrdOe von 
3 \im Oder klelner. Die Zusammensetzung besitzt hervona- 
gende Bemalbarkeit und hohe Steifigkeit. Schlagfestigkeit und 
Ausform-FlieGvermogen. (33 Id 619) 
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1* Harzzusaitunensetzung auf Polypropylenbasis, 

die folgendes umfafit: 

(a) 80 bis 60 Gew.-% eines kristallinen Xthy- 
len-Propylen-Blockcopolymeren xnit einem Xthy- 
lengehalt von 11 bis 30 Gew.-%, mit Polypropy- 
leneinheiten, die in siedendem n-Heptan tmlOs- 
lich Bind, von 75 Gew.-% Oder mehrr einer 
Grundviskositat von 1,2 bis 2,0, gemessen als 
eine TetralinlOsung (135^0) und einem Schmelz- 
index von 8 oder hSherr 

(b) 5 bis 35 Gew.-% eines Xthylen-Propylen- 
Copolymergxainmis mit einem Propy lengehalt von 
20 bis 50 Gew.-% \ind einer Mooney-Viskositat 
(ML^^^, lOO^C) von 20 bis 100; 

(c) 5 bis 35 Gev*-% eines Xthylen-Propylen- 
Dien--Terpolymeren mit einexn Propy lengehalt 
von 20 bis 50 Gew.-% und einer Mooney^Viskosi- 
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tat (KL^^^i 100°C)von 20 bis 110, wobei dieses 
Dlen Xthylidennorbomeri/ Dicyclopentadien Oder 
1 ,4--Hexadlen ist^ und 

(d) 2 bis 5 Gew.-%r bezogen auf das Gesamtge- 
vricht der vorstehenden Harzbestandteile (a) / 

(b) und (c) / eines anorganischen Filllinittels 
mit einer TeilchengroBe von 3 pm Oder wenigerr 

Harzzusajconensetzung nach Anspruch 1 / 
dadurch gekennzeichnet^ 
dafl die Suirune des Xthylen-Propylen-Copolyiaer- 
gummis und des Xthylen-Propylen-Dien-Terpoly- 
meren 20 bis 40 Gew«--% des gesamten Gewichtes 
der Harzbestandteile (a) , (b) \md (c) betrMgt. 

Harzzusammensetzung nach Anspruch 1 , 
dadurch gekennzeichnet, 
dafl die TeilchengrSBe des anorganischen Pllll- 
mittels 2 pn oder kleiner ist. 

Harzzusaximiensetzung nach Anspruch 1 / 
dadurch gekennzeichnetr 
dafl das anorganische FQllmittel aus der Gruppe 
ausgewShlt ist, bestehend aus Kalzium- und 
Magnesiumoxiden, *-hydroxiden , *-carbonaten und 
-silikaten; Kalzium- und Bariumsulf aten ; 
Aluminiumhydroxid; basischexn Hagnesiumcarbonat; 
Kalziuxnsulfit; Talkum; Tonerde; Dolomit; 
Pirssonit und Glas. 

Harzzusammensetzung nach Anspruch 1 , 
dadurch gekennzeichnet, 
dafl das anorganische Fiillmittel aus der Gruppe 
ausgevahlt ist, die aus Kalziumcarbonat , Barivun- 
sulfat, Kalziumsilikat und Talkum besteht. 
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Harzzusammensetzxang auf Polypropylenbasis 



Die Erfindxing betrifft eine Harzzusairanensetzung auf Poly- 
propylenbasis ihit ausgezeichneter Bemalbarkelt und hoher 
Steifigkeit, Schlagfestigkeit xand Ausform-Fliefieigen- 
achaf t.. 

Polypropylenharz hat jetzt weit verbreitet kommerzielle 
AnwendvmgsmSglichkeit aufgrvind seines niedrigen spezi- 
fischen (Sewichtes, seiner hohen Steifigkeit und auBer- 
ordentlichen warmebestSndigkeit und chemischen BestSndig- 
keit gefunden. Im Anfang war Polypropylenharz jedoch ftlr 
die Verwendung bei tiefen Tempera turen ungeeignet wegen 
seiner geringen Schlagfestigkeit bei derartlg tiefen Tein- 
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peraturen. Polypropylenharze mit Schlagfestigkeitsquall- 
tatr die durch Copolymerisieren von Xthylen und Propylen 
erhalten werden. Bind entwickelt worden und als bei 
niedrigen Temperaturen brauchbare Polypropylenharze auf 
den Markt gebracht worden. In letzter Zeit wurde an die 
Polypropylenharze jedoch die Anfordenmg gestellt> daB 
sie noch htthere BestSndigkeit und LeistungsfShigkeit 
zeigen sollten^ und es wurde gefunden, daB die Schlag- 
festigkeit in solch einem Grad wie der Schlagfestigkeits- 
qualitSt bei einigen Anwendungsgebieten unzureichend ist. 
Zum Beispiel besteht auf dem Gebiet der AutomobilstoB- 
dSmpfer/ StoBdSmpferendenr-rMnder usw* eine Nachfrage 
nach Harzen mit sich widersprechenden Eigenschaf ten wie 
hoher Steifigkeit, hoher warmebestSLndigkeit und leichter 
Bemalbarkeit als auch gleichzeitig hoher Schlagbestandig- 
keit. AuBerdem wird hohes Ausform-FlieBvermSgen insbe- 
sondere iin Falle der StoBdSmpfer gefordert, was die jting- 
ste Entwicklung in Richtung auf grSBere Formteile wider- 
Spiegel t« 

Es wurden deshalb verschiedene Losungswege vorgeschlagen, 
urn die Schlagfestigkeit \ind die Bemalbarkeit von Propy- 
lenharzen zu verbessem. In der japanischen Patentoffen- 
legungsschrift No. 47344/1982 ist eine Harzzusammen- 
setzung auf Polypropylenbasis beschrieben, die aus 50 bis 
97 Gew.-% eines kristallinen Xthylen-Propylen-Blockcopoly- 
meren und 50 bis 3 Gew,-% eines elastischen Xthylen-Pro- 
pylen-Dien-Terpolymeren mit einer Mooney-ViskositSt 
(ML^^^, lOO^C) von 70 bis 150 besteht. In der japanischen 
Patentoffenlegungsschrift No. 55952/1982 wird eine Poly- 
propylenzusaramensetzvmg beschrieben/ die ftlr die Verwen- 
dung bei der Herstellung von StoBd&npfern geeignet ist, 
und diese Zusammensetzimg besteht aus 55 bis 65 6ew.*% 
eines kristallinen Xthylen-Propylen-Blockcopolymeren mit 
einem Xthylengehalt von 5 bis 10 Gew.-%, Polypropylenein- 
heiten, die in siedendem n-Heptan unl&slich sind, von 97 
Gew.-% Oder mehr, Einheiten, die in Para-Xylol mit Raum- 
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temperatur ICsllch sind^ die eine Grtandviskositat von 
3 bis 4, gemessen in Decalin (135^C) und einen Schmelz- 
index (SchmelzflieBindex) von 2 bis 10 besitzen; 30 bis 
35 Gev,-% eines amorphen Xthylen-Propylen-Copolymeren 
mi t eine r Grundviskositat von 2,0 bis 3,5, gemessen in 
Decalin (135^C) und einer Mooney-ViskositSt (ML^^^, lOO^C) 
von 40 bis 100; und 5 bis 15 Gew.-% Talkum itiit einer mitt- 
leren TeilchengrSBe von 0,5 bis 5 jim. Andererseits ist 
in der japanischen Patentof fenlegungsschrif t No, 70141/1982 
eine Polymerzusammensetzung auf Propylenbasis beschrieben, 
die aus (a) 30 bis 85 Gew.-% eines kristallinen Propylen- 
polymeren; (b) 5 bis 50 Gew^*% eines fithylen-Propylen- 
Copolymergvunmis und (c) 5 bis 30 Gew*-% ausgefSllte Oder 
nafigemahlene schwere, feine Kalziumcarbonatteilchen mit 
einer mittleren TeilchengrOBe von 0,05 bis 1,0 ^im besteht. 

Derartige Harzzusammensetzungen, in denen die Schlagfestig- 
keit verbessemde Mittel inkorporiert enthalten sind, 
haben jedoch den Nachteil, daB ihre Steifigkeit, warme- 
bestandigkeit und Ausform-^FlieBeigenschaf t andererseits 
gesenkt worden sind, obgleich ihre Schlagfestigkeit und 
Bemalbarkeit sicherlich verbessert worden sind. 

Es vird in der Praxis auch tiblicherweise ein anorganisches 
Fdllmittel im Hinbllck auf die Verbesserung der Steifig- 
keit von Polypropylenharz hinzugegeben • Bei diesem Ver- 
fahren wird die Steifigkeit erhSht und die warmebestan- 
digkeit verbessert, wenn der Anteil eines derartigen an- 
. organischen FQllmittels erhfiht vird. Es ist jedoch bekannt, 
dafi eine Zugabe eines derartigen Ftillmlttels andererseits 
zu einer merklichen Verringesnxng der Schlagfestigkeit 
fUhrt. So ist beispielsweise in "Engineering Materials'*, 
Bd. 20, No. 7, Seite 29 (1972) beschrieben,. daB die Izod- 
Schlagfestigkeit von Polypropylen abnimmt, je xnehr Talkum 
hinzugegeben wird, obgleich seine Steifigkeit und seine 
warxneverziehtemperatur verbessert werden. Es ist auch in 



"Plastics", Bd.17, No. 12, Seite 27 (1966) beschrieben, 
daB die Izod-Schlagfestigkeit von Polypropylen gesenkt 
wird, wenn DiatomSenerde, Kalziumcarbonat, Talkum oder 
Asbest hinzugegeben werden. Rierbei sind die anorgani- 
schen Piillxnittel , die bei den vorstehend beschriebenen 
Verfahren verwendet werden, eolche, die routinemSfiig 
verwendet werden, und der TellchengrSBe wurde kelne spe- 
zielle Aufmerksamkeit gewidmet, 

Aufgabe der Erflndung ist es, eine Barzzusanmensetzung 
auf Propylenbasis zu schaffen, die hervorragende Bemal- 
barkeit, hohe Stelfigkeit und Schlagfestigkeit zusaimnen 
mit hoher Ausform-FlleBfahigkeit aufweist. 

Die Erfinder der vorliegenden Erflndung haben mannigfache 
Untersuchungen im Hinblick auf die Verwendung sowohl an- 
organischer Ftillstoffe als auch Schlagfestigkeits-Ver- 
besserer wie elnem Jtthylen-Propylen-Copolymergummi (hier 
im folgenden als "EPM" abgektlrzt) oder EPM und Xthylen- 
Propylen-Dien-Terpolymergunmi (hler im folgenden als 
"EPDM" abgekflrzt) in Kombination durchgefdhrt, um. die 
Steifigkeit von Polypropylenharz zu erh5hen und gleich- 
zeitig seine Bemalbarkeit und Schlagfestigkeit zu ver- 
bessem. RoutinemSfiig angewendete anorganische Ftlllstoffe 
mit TeilchengrOBen von 5 bis 150 pm emiedrigten jedoch 
die Schlagfestigkeit von Polypropylenharz, wenn ihr An- 
teil erhSht vmrde, was ahnlich den Ergebnissen ist, die 
in den oben angegebenen VerBffentlichungen berichtet wur- 
den, und deshalb konnte nlcht gleichzeltig die Steifig- 
keit und die Schlagfestigkeit verbessert werden. 

Im Hinblick auf die L6sung der beschriebenen Aufgabe der 
Erflndung haben die Erfinder ihre Untersuchungen ausge- 
dehnt. Als Folge davon haben sie tiberraschenderweise ge- 
funden, daB die Bemalbarkeit, die Steifigkeit und die 
Schlagfestigkeit von Polypropylenharz merklich verbessert 



%rerden kann und daB seine. Anvendbarkelt far Formzwecke 
auch verbessert werden kanxif wenn ein spezlflsches kri- 
atallines Xthylen-Propylen-Blockcopolymer, EPM und EPDM 
und auch eln anorganlschee Failmlttel mlt elner spezl- 
fischen Tellchengrdfie in spezlfischen Antellen inkorpo- 
riert werden. 

Durch die vorliegende Erfindung wird deshalb eine Harz- 
zusaininensetzxing auf Polypropylenbasis geschaffen, die 
folgendes umfaBt: 

(a) 80 bis 60 Gew,-% eines kristallinen Rthylen-Propylen- 
Blockcopolymeren mit einem Xthylengehalt von 11 bis 30 
Gew.-%> Polypropyleneinheiten, die in siedendexn n-Heptan 
unlOslich sind^ von 75 Gew,-% Oder mehr, einer Grundvis- 
kositat von 1,2 bis 2^0, gemessen als eine TetralinlCsung 
(135^0 und einem Schinelzindex (Schznelzfliefiindex) von 

8 Oder h5her; 

(b) 5 bis 35 Gew.-% eines Xthylen-Propylen-Copolymer- 
guxnmis mit einem Propylengehalt von 20 bis 50 Gew,-% 
xmd einer MooneyViskositat (ML-j^^, 100^0 von 20 bis 
100; 

(c) 5 bis 35 Gew.-% eines Xthylen-Propylen-Dien-Terpoly- 
meren mit einem Propylengehalt von 20 bis 50 Gew.-% und 
einer Mooney-Viskositat (ML^^^, lOO^C) von 20 bis 110, 
wobei das Dien iithylidennorbomen, Dicyclopentadien Oder 
1i4-Hexadien ist, und 

(d) 2 bis 5 Gew«-*%, bezogen auf das gesamte Gevicht der 
obi^en Sarzkomponenten (a) # (b) und (c) , eines anorgani*- 
schen PQllmittels mit einer Teilchengr5Be von 3 pm oder 
kleiner* 
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Das kristalline Xthylen-Propylen-Blockcopolymer , das bei 
der praktischen Durchfahrung dieser Erf indung brauchbar 
'ist, besltzt einen Xthylengehalt von 11 bis 30 Gew.-%, 
Polypropyleneinheiten, die in siedendem n-Heptan unlCs- 
lich sind, von 75 Gew,-% Oder mehr, wobei ein Bereich von 
75 bis naihezu 100 bevorzugt wird, einer Grundviskositat 
von 1,20 bis 2,0, gemessen als eine Tetxalinl6sxing (135*^C), 
und einein Schmelzindex von 8 oder hdher, wobei 8 bis 80 
bevorzugt wird. Wenn der oben angegebene Xthylengehalt 
kleiner sein sollte als 11 Gew.-%# wird die Beinalbarkeit, 
insbesdndere die Anfeingshaftung eines entstehenden 
Formlings verhindert. Andererseits werden Xthylengehalte, 
die grSBer als 30 Gew.~% sind, den Modul der Biegeelasti- 
zitMt eines entstehenden Formlings kleiner als 9000 kg/cm^ 
machen. Wenn die Polypropyleneinheiten, die in siedendem 
h-Heptan unlOslich sind, weniger als 75 Gew.-% betragen 
soil ten, wird der entstehende Pormling einen Modul der 
Biegeelastizitat besitzen, der kleiner als 9000 kg/cm^ 
ist. Jegliche GrundviskositSten, die kleiner als 1,20 
sind, gemessen als Tetralinlfisung (135*^C), werden dazu 
fiihren, daB die Izod-Schlagfestigkelt des entstehenden 
Formlings kleiner als 10 kg* cm/ cm bei -40°C wird. Ande- 
rerseits werden alle Grundviskositaten, die gr5Ber als 
2,0 sind, zu Polypropylenzusammensetzungen ftlhren, die 
jeweils einen Schmelzindex besitzen, der kleiner als 
6 g/10 min ist. Wenn der genannte Schmelzindex kleiner 
als 8 sein sollte, wird der Schmelzindex der entstehen- 
den Polypropylenzusammensetzung kleiner als 6 g/10 min 
sein. Wenn irgendeine der vorstehend beschriebenen Eigen- 
schaften aufierhalb ihres jeweils auch oben angegebenen 
Bereiches liegt, werden die Stelfigkeit, die Schlagfestlg- 
keit und die Ausform-PliefifShigkeit einer entstehenden 
Polypropylenzusammensetzung zu niedrig. 

Das bei der praktischen Durchfiihrung dieser Erf indung 
brauchbare EPM ist begrenzt auf ein solches mit einem 
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Propylengehalt von 20 bis 50 6ewi-% und einer Nooney- 
Viskositat (ML^^^, 100**C) von 20 bis TOO. In Shnlicher 
Welse 1st. EPDN auch begrenzt auf solch elnes mit elnexn 
Propylengehalt von 20 bis 50 Gew.-% und einer Mooney- 
Viskositat (ML^^^, 106°C) von 20 bis 110 und das eines 
der Verbindungen Xthylidennorbomen/ Dicyclopentadien 
Oder 1 r.4-Hexadien als dritte Konponente enthMlt, d.h. 
als Dien. Diese Beschranktuigen sind wesentlich fUr die 
vorliegende Erfindung, weil niedrigere Glasumwandlungs'- 
temperaturen ( hier im folgenden als "T^" abgekUrzt) 
von EPM und EPDM wirksam fttr die Verbesserung der Schlag- 
festigkeit von Harzen auf Polypropylenbasis sind, und 
es gibt bestiinrate optimale Bereiche unter Beriicksichti- 
gung der Molekulargewichte von EPM und EPDM, die verwen- 
det werden sollen. 

Es ist bekannt, daB jeweils von EPM und EPDM das 
Minimum in einem Gebiet erreicl^t, in dem die Propylen- 
konzentration von 15 Mol.-% bis 40 Mol,-% reicht. Der 
angegebene Konzentrationsbereich von Propylen ist Equi- 
valent einem Propylengehalt im Bereich von 20 bis 50 
Gew,-%. Wenn Gummi in ein Harz inkorporiert wird, um 
dessen Schlagfestigkeit zu verbessern, ist es bekannt, 
daB es einen optimalen Wert ftir die GrSBe von disper- 
gierten Gummi teilchen gibt. In Shnlicher Weise gibt es 
eine optimale TeilchengrdBe auch in einem System aus 
ein^ Polypropylenharz und EPM und/oder EPDM. Wenn die 
Molekulargewichte von EPM und EPDM zu klein sein sollten 
werden die Gr5Ben ihrer dispergierten Teilchen kleiner 
als ihre optimalen Werte, wohingegen tlbermSBig groBe 
Molekulargewichte von EPM und EPDM zu TeilchengrOBen 
ftthren., die grOfler als ihre jeweiligen optimalen Werte 
sind. Demzufolge werden die beiden oben angegebenen 
Molekulargewichte bevorzugt. Die Molekulargewichte von 
EPM und EPDM, die die optimalen Werte fiir die disper- 
gierten TeilchengrSflen lief em kttnnen, sind 20 bis 100 
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far EPM und 20 bis 110 fUr EPDM, definiert in Werten 
der Mooney-Viskositat (ML^^^, 100°C) , die mit dem 
Holekulargewicht zusananenhMngt. 

Bei der vorliegenden Erfindung wird es bevorzugt/ gra- 
nulares EPM und EPI»I zu verwenden, da sie in dieser 
Form das Mischen erleichtem. Als Beispiel ftir granu- 
lares EPM k6nnen Toughmer P0180, Toughmer P0280, 
Toughmer P0480 und Toughmer P-680 (Handelsnamen; Pro- 
dukte von Mitsui Petrochemicals Industries, Ltd.) und 
EP02P und EP07P (Handelsnamen; Produkte von Japan E.P. 
Rubber Co. , Ltd. ) erwShnt werden. 

Es ist mSglich, bei der vorliegenden Erfindung gleich- 
zeitig die Bemalbarkeit , die Schlagfestigkeit und die 
Ausform-FlieBfahigkeit zu verbessern, indem EPM und 
EPDM in Kombination verwendet werden. Die Anteile von 
EPM und EPDM sollten jeweils innerhalb des Bereiches 
von 5 bis 35 Gew.-% liegen, und ihr gesamter Anteil 
kann Ublicherweise von 20 Gew.-% bis 40 Gew.-% reichen. 
Wenn der gesamte Anteil von EPM und EPDM kleiner als 
20 Gew.-% sein sollte, kOnnen sie nicht ihre die Schlag- 
festigkeit und die Bemalbarkeit verbessernden Wirkungen 
bis zu merklichem AusmaB hervorbringen , und die -40°C 
Izod-Festigkeit des entstehenden Formlings wird kleiner 
als 10 kg • cm/cm sein. Deshalb wird es nicht bevorzugt, 
EPM und EPDM in solch einem kleinen Gesamtanteil zu ver- 
wenden. 

Andererseits werden alle Gesamtanteile von EPM und EPDM, 
die 40 Gew.-% iiberschreiten, die Ausform-FlieBfahigkeit 
und die Steifigkeit der entstehenden Polypropylenzusam- 
mensetzungen senken und werden aus diesem Grunde nicht 
bevorzugt. Weiterhin kann EPM keine merkliche Verbesserung 
fUr die Bemalbarkeit lief em, wenn es in einem Anteil 
inkorporiert wird, der kleiner als 5 Gew.-% ist, Wenn 
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EPZm In elnem Antell hinzugegeben werden sollte, der 
kleiner als 5 GeWr-% ist, wtrd seine die Schlagfestig- 
keit verbessernde Wirkung klein sein, und die -40°c 
laod-Schlagfestigkeit eines entstehenden Pormlings wird 
niedriger als 10 kg • can/ cm sein. Demzufolge ist es 
nicht 2u bevorzugen ,. EPM und EPDM in solchen niedrigen 
Anteilen zu vexrwenden. 

Der anorganische FUllstoff , der bei der praktischen 
Durchftihrung dieser Erfindung verwendet wird, ist ein 
anorganisches iind pulverfOmiges Ftillmittel , das ffir die 
Verwendung in Harzen geeignet ist. Als Beispiele ftlr an- 
organische Fttllmittel k&nnen erwfihnt werden Kalzluinoxid, 
Magnesiumoxidr Kalziumhydroxid, Magnesiumhydroxid, 
Altuniniuinhydroxid, Kalziumcarbonat, Hagnesiumcarbonat, 
basisches Magnesiumcarbonat, Kalziumsilikat, Magnesium- 
pilikat, Kalziumsulfat, Bariumsulfat, Kalziximsulf it , 
Talkum, Tonerde, Glas, Dolomit, Pirssonit usw. , wobei 
Kalzixjincarbonat, Bariumsulfat, Kalziumsilikat und Talkum 
insbesondere bevorzugt werden. 

ES ist wesentlich, daB die TeilchengrSBe des anorgani- 
schen Ftillmittels, das bei dieser Erfindung verwendet 
wird, 3 van oder kleiner ist. Eine TeilchengrCBe von 2 \m 
Oder weniger wird insbesondere bevorzugt. Wenn ein an- 
organisches Fiillmittel mit einer TeilchengrGfle , die 
grOBer als 3 yun ist, verwendet werden sollte, wird die 
Schlagfestigkeit der entstehenden Polypropylenharzzu- 
samnensetzung schlecht. 

Hierbei wird angenommen, daB die TeilchengrSBe eines 
derartigen anorganischen Ptillmittels so ist, wie sie 
durch ein Ublicherweise auf dem Fachgebiet verwendetes 
Verfahren definiert ist. Es gibt verschiedene Defini- 
tionen fttr Teilchengrttfien, einschliefilich die Teilchen- 
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grGBe nach Green Oder Feret, die TellchengrOBe nach 
Goebelein, die TeilchengrSBe nach Nussenstein und die 
TeilchengrOBe nach Stokes. Teilchengrttfien kttnnen nach 
einer Vielzahl von Meflmethoden gemessen werden, wie 
sie in dein ■Chemical Industry Handbook" angegeben sind. 
Der Ausdruck "TeilchengrSBe" , wie er hier verwendet 
wird, bezeichnet die Nussenstein 'sche TeilchengrOBe , 
die durch das Photo-Extinktionsverfahren bestiinmt wird. 
Die Messung von TeilchengrSBen kann durchgeftihrt wer- 
den, indem beispielsweise ein Photo-Extinktions-Teil- 
chengroBeverteilungs-Analysator Modell SKC 2000 (her- 
gestellt von Seishin Kigyo Company) verwendet wird. 
Als eine TeilchengrOBe kann die TeilchengrSfle verwendet 
werden, die 50 % einer kumulierten TeilchengrOBever- 
teilung entspricht (im allgemeinen "D^q* genannt) . 
Nebenbei bemerkt, die Hehrzahl der anorganischen Ftill- • 
mittel, die im allgemeinen auf dem Markt erh^ltlich 
sind/ besitzen TeilchengrOfien im Bereich von 5 pm bis 
150 ^im. Im Unterschied zu derartigen herkSramlichen an- 
organischen FUllmitteln muB bei der vorliegenden Er- 
findung ein anorganisches Pttllmittel verwendet werden, 
dessen TeilchengrOBe auf 3 pm Oder weniger verringert 
worden ist, indem eine spezielle Maschine zum Super- 
fein-Mahlen, z.B. JET-O-MIZER Modell 0202, verwendet 
wird. 

Der Anteil des anorganischen Pfillstoffes mit einer Teil- 
chengrOBe von 3 pm oder weniger, der bei der vorliegen- 
den Erfindung hinzugegeben werden mufir sollte im Be- 
reich von 2 Gew.-% bis 5 Gew.-% liegen, bezogen auf die 
Harzkomponenten aus dem kristallinen Xthylen-Propylen- 
Blockcopolymeren, EPM und EPDH. Jegliche Anteile, die 
kleiner als 2 Gew.-% sind, sind zu gering, um die die 
Steifigkeit verbessemde Wirkung des Ftillstoffes bis 
zu einem merklichen Ausmafi zu erzeugen. Deshalb ist es 
nicht zu bevorzugen, den FQllstoff in so kleinen Antei- 
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len zu verwenden. Steifigkeit und Schlagfestigkeit kOn- 
nen belde verbessert werden, wenn der Anteil eines an- 
organischen PUllmittels bis zu etwa 15 Gewlchtsteilen 
gesteigert wird. Es wird jedoch die Bemalbarkeit ver- 
ringert und vorherlges Trocknen des Harzes ist beim 
Ausformen desselben \aneria611ch| wenn der anorganische 
PCillstoff in solch einem hohen Anteil inkorporiert 
wird. Deshalb ist es notwendlg, die obere Grenze des 
Anteils auf ein viel niedrigeres Niveau f estzusetzen . 
Wenn n&nlich ein anorganisches Failmittel in einem An- 
teil, der 5 Gew.~% Ubersteigt, hinzugegeben werden 
sollte, wird es notwendig sein, die entstehende Harz- 
zusannnensetzung einer Vortrocknung zu unterwerfen, weil 
sonst das Harz bewirkt, da6 auf der Oberfl£lche eines 
Pormlings Silberstreifen erscheihen, was auf die Hy- 
groskopizitat des anorganlschen FQllmittels zurttckzu- 
ftthren ist. Wenn das anorganische Failmittel int ttber- 
schuB Uber 5 Gew.-% hinzugegeben werden sollte, wird 
die Anfangshaftung bei der Bemalbarkeit verbessert, 
aber die BestcUidigkeit einer entstehenden Harzzusammen- 
setzuihg gegen warmes Wasser und Feuchtigkeit wird an- 
dererseits verringert, well das anorganische Fttllmittel, 
das in der Harzzusammensetzung verteilt ist, Feuchtig- 
keit absorbieren kann, und sich so Quellungen Oder 
Biahungen zwischen der Harzschicht und der Uberzugs- 
schicht entwickeln kOnnen. Deshalb wird es nicht bevor- 
zugt., das emorganlsche Ftillmittel in solch einem hohen 
Anteil zu vem^enden. 

Das Mlschen der elnzelnen Bestandtelle, die in der 
Polypropylenzusammensetzung gemSfi der Erf indung verwen- 
det werden, kann durchgeftthrt werden, Indem irgendeine 
flbllcherweise auf dem Geblet verwendete Vorrichtung, 
z.B. ein Elnschneckenextriider Oder ein Doppelschnecken- 
extruder wle FCM, CIM oder dergleichen, verwendet wird. 
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Wenn die obige Zusammensetzung hergestellt wtrd, ist 
es mOglich, ein Oder mehrere Antioxidantien, Absorp- 
tlonsmlttel ftlr ultraviolette Strahlen, Mittel, die 
Metallverschlechterung verhindern, Schinientiittel/ An- 
tistatikmittel, EntschSuitiungsmittel und/oder derglei- 
Chen zu inkorporieren/ die routinemaflig in Polypropy- 
lenharzen verwendet werden. 

Die Harzzusammensetziing au£ Polypropylenbasis gemSfi 
dieser Erfindung besltzt sowOhlhohe Steifigkeit, 
Schlagfestigkeit und Ausform-PlieBfahigkeit als auch 
hervorragende Bemalbarkeit (d.h* Anfangshaftung^ Warm- 
wasserbestSLndigkelt und Feuchtigkeitsbest&idigkelt) . 
Die Harzzusajnmensetzung auf Polypropylenbasis besitzt 
einen Modul der BiegeelastizitMt von 9000 kg/cm oder 
hOher^ eine -40^C Izod-Schlagfestigkeit von 10 kg • cm/ cm 
und einen Schmelzindex von 6 g/10 min. Sie zeigt her- 
vorragende BestSndigkelt und LeistungsfShigkeit in 
einem Anfangshafttest und Warmwasserbest&idigke its test, 
die die Bemalbarkeit betreffen und spSter noch in die- 
ser Beschreibung beschrieben werden. Demzufolge kann 
die Harzzusammensetzung ftir die Herstellung von Stofi- 
d&npfem ftir Automobile, StofidSmpferrSndern oder -enden, 
StofischutzrandbeschlSgen , Hotorradschutzblechenoder 
-stofifSngem usw. verwendet werden « Sie kann durch ver- 
schledenartige Ausformverfahren ausgeforrot werden, wie 
beispielsweise durch das Spritzgufiverf ahren, Extrusions- 
preBverfahren lind das Kompressions-VerdrSngungsverfah* 
ren oder Formpressen. 

■ 

Die Erfindxing wird nachfolgend spezieller in den folgen- 
den Beispielen beschrieben, in denen der Schmelzindex, 
der Modul der BiegeelastizitMt und die Izod-Schlagfestig^ 
keit jeweils nach den entsprechenden Verfahren ASTM D-1238, 
ASTM D-790 und ASTM D 256 gemessen wurden. 



. /IS'- 



, Beiapial 1 



Gemischt wurden 65 Gewlchtsteile eines kristalllnen 
Xthylen-Propylen-Blockcopolymeren (hier iiu folgenden 
als "PP-A" abgektlrzt) mit elnem Xthylengehalt von 26,0 
6ew,-%, mit Polypropyleneinheiten/ die in siedendexn 
n-Heptan unlOslich sind, von 80/6 Gew*-%, mit der Grxand- 
viskositat von 1/7/ gemessen als eine Tetralinlfisung 
(T35^C) und dem Schmelzindex von 20; 25 Gewichtsteile 
Toughmer P0280 (Handelsname; ein EPM/ das von Mitsui 
Petrochemical Industries/ Ltd. hergestellt wird) mit 
der Mooney-Viskositat (ML^^^/ lOO^C) von 21; \ind 10 Ge- 
wichtsteile EP57P (Handelsname; ein EPDM/ das von Japan 
E.P. Rubber Co./ Ltd. hergestellt wird) mit einem Pro- 
pylengehalt von 28 Gewichtsteilen und mit der Mooney- 
Viskositat (ML-,^^/ lOO^C) von 85 und das Xthylidennor- 
bonen als die dritte Komponente enthielt; und Talkum 
mit der TeilchengrOBe von 1/8 yim als einem anorgani- 
schen Fttllmittel/ und zwar in Anteilen, die jeweils in 
Tabelle 1 angegeben sind. Die Bestandteile wurden in 
einem Henschel-Mischer gemischt und dann durch einen 
Extruder zu Pellets ausgeformt. Die so erhaltenen Pel- 
lets wurden mittels einer SpritzguBmaschine zu Proben 
ausgeformt/ und ihr Modul der Biegeelastizitat tmd ihre 
Izod-Schlagfestigkeit wurden gemessen. Andererseits 
wurde ihre Bemalbarkeit nach dem folgenden Verfahren 
bewertet. Dnd zwar wurde eine Grundierungsanstrichfar- 
be vom Zwei-Fltissigkeitstyp aus Aery 1 komponente" und 
chlorierttfa Polypropylen-System tiber jede der Proben, 
die unter Verwendung der SpritzgxiBmaschine erhalten wor- 
den wjaren/ bis zu der Filmdicke von 10 pn aufgebracht. 
Dariach wurde eine Deckschicht-Anstrichf arbe vom Zwei- 
PlUssigkeitBtyp von dem Acrylkomponenten-Ureten-System 
auf die grundierte Probe bis zu der Dicke von 25 pn auf- 
gebracht. Nach dem Trocknen der so grundierten und mit 
Deckschicht versehenen Probe bei 90^C xind tiber 30 Minuten 
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wurde ale bel Raum temper a tur 24 Stunden lemg stehen 
gelasserx/ wodurch elne Probe erhalten vurde, die f^ir 
einen Bemalbarkeltetest brauchbar var. Unter Verwen- 
dung eines SchneidgerStes wurde eln Glttermuster mit 
100 1 mm grofien Quadraten durch die Beschlchtung d^r 
Probe geschnltten. Nachdezn eln Klebband tiber den kreuz- 
welse elngeschnlttenen Berelch aufgebracht worden war, 
wurde es schnell abgezogen. Das VerhSltnls der auf der 
Beschlchtung verbllebenen Quadrate wurde In Werten des 
Prozentsatzes bestlinmt, auf welcher Basis die Anfangs- 
haftung bewertet wurde* Es sei nebenbei bemerkt, dafi 
Proben, die in dem Bemalbarkeitstest brauchbar waren, 
240 Stixnden in warmes Wasser von 40^C eingetaucht wur- 
den, und Ihre Wamtwasserbestandigkelt wurde dann be- 
wertet, indem der Zustand der OberflSchen der Beschich- 
tungen beobachtet wurde und sie dem Abziehtest auf dem 
Glttermuster unterworfen wurden# 

/oben 

Welterhin wurden die beschrlebenen Pellets, nachdem 
sie 1 Woche lang in einer AtroosphMre aus 30^C und 90 % 
relatlver Feuchtlgkeit stehen gelassen worden waren, 
zu Platten von 160 mm LSnge, 80 mm Breite und 2 mm 
Dlcke mlttels einer Sprit zgufimaschine ausgeformt. Die 
Oberf ISchen der entstandenen Pormlinge wurden beobach- 
tet. Der Schmelzindex der so erhaltenen Polypropylen- 
harze, der Hodul der Biegeelastizlt&t und die Izod- 
Schlagfestigkeit, die auf den Proben gemessen wurden, 
die Bewertungsergebnisse der Bemalbarkelt der Proben 
und die Oberf ISchenbedingungen der Pormlinge sind alle 
in Tabelle 1 angegeben. 

Belspiele 2 bis 3 



Die Verfahren von Beisplel 1 wurden mit der Ausnahme 
wlederholt, daB eln krlstallines jithylen-Propylen-Co- 




polymer (hler im folgenden abgektlrzt als "pp-b" be- 
zeichnet) mlt einezn Xtbylengehalt von 16,1 6ew.-%, 
mlt Polypropyleneinhelten f die in sledendern n-Heptan 
unl6sllch slnd, von 86,4 6ew«-*%/ mlt der Grundvlsko* 
sltat von 1,4, gemessen als elne Tetrallnl5sung (135^C) 
\2nd dem Schmelzlndex von 47 Oder eln krlstalllnes 
Xthylen-PropylenKIopolymer (hier im folgenden abge- 
ktlrzt als "PP-C" bezeichnet) mlt elnem Jlthylengehalt 
von 11,6 Gew.-%, Polypropyleneinheiten, die in sleden- 
dern n-Heptan unlOsllch slnd, von 77,1 Gew.-%, der Grand- 
vlsHosltat von 1,3, gemessen als elne TetralinlSsung 
(135^0), und dem Schmelzlndex von 70 anstelle von PP-A 
verwendet wurde* Testergebnisse slnd In Tabelle 1 an- 
gegeben. 

Verglelchsbelsplele 1. bis 2 



Es wurde nach den Verfahren von Belsplel 1 gearbeitet 
mlt der Ausnahme, daB anstelle von PP-A eln krlstalll- 
nes Xthylen-Propylen-Blockcopolymer (hler im folgenden 
abgektlrzt als ■PP-D" bezeichnet) mlt elnem fithylenge- 
halt von 6,8 Gew.-%, Polypropyleneinheiten, die in sle- 
dendem n-Heptan \ml6slich slnd, von 93,8 Gew,-%, der 
Grundvlskosltat von 2,1, gemessen als elne TetrallnlS- 
sung (.135^0, und dem Schmelzlndex von 4 oder eln krl- 
stalllnes Xthylen-Propylen-Blockcopolymer (hler im fol- 
genden abgektlrzt als *PP-E" bezeichnet) mlt elnem 
Xthylehgehalt von 5,6 Gew,-%, Polypropyleneinheiten, 
die in sledendern n-Heptan unlSslich slnd, von 94,0 Gew.-%, 
der Grundvlskosltat von 1,9, gemessen als elne Tetralln- 
15sung (135^C), \ind dem Schmelzlndex von 8 verwendet 
wurde. Testergebnisse slnd auch in Tabelle 1 angegeben. 
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Beiaplele 4 hLa. 9 



Gemlscht wurden 65 Gewlchtsteile eines kristallinen 
Xthylen-Propylen-Blockcopolymeren (hier im folgenden 
abgektirzt als »PP-F- bezeichnet) mit einem Xthylenge- 
halt von 12,0 Gew.-%, Polypropyleneinheiten , die in 
siedendem n-Heptan \inl6slich sind, von 88,0 Gew.-%, 
der Grundviskositat von 1,5, gemessen als eine Tetralin- 
ISsung (135°C), und dem Schmelzindex von 20; 25 Ge- 
wichtsteile des oben beschriebenen Toughmer P0280 als 
einexn EPM; 10 Gewichtsteile des oben beschriebenen 
EP57P als einem EPDM und als anorganische Ftillstoffe 
Talkum mit der TeilchengrSfle von 1,8 pm, Bariumsulfat 
mit der TeilchengrfiBe von 1,2 yan, Kalziumcarbonat mit 
der TeilchengrdSBe von 1,9 >an und Kalziumsilikat mit der 
TeilchengrOfie von 1 ,0 )im in Anteilen, die jeweils in 
Tabelle 2 angegeben sind. Es wurden auf die gleiche 
Weise wie in Bei spiel 1 Tests durchgeftihrt. Die Test- 
ergebnisse sind in Tabelle 2 angegeben. 



Vergleichsbeispiel 3 



Es wurde ein Test auf die gleiche Weise wie in Bei spiel 4 
mit der Ausnahme durchgef tthrt , daB das anorganische 
Ftlllmittel nlcht hinzugegeben wurde. Die Testergebnisse 
sind in Tabelle 2 angegeben. 



Vergleichsbeispiele 4 bis 7 



Es wurden die Verfahren von Beispiel 4 mit der Ausnahme 
wiederholt, daB der Anteil des Talkums mit der Teilchen- 
grSBe von 1 ,8 ^ auf 1, 7, 15 bzw. 20 Gewichtsteile je- 
weils variiert wurde. Die Testergebnisse sind auch in 
T£d5elle 2 zusammengestellt. 



.VefgOaLchabaiispXeXe .8 hla .10 

Es wurden Tests auf die gleiche Welse wle In Bel spiel 4 
mit der Ausnahme durchgef tthrt / daB anstelle des Talkums 
mlt der Tellchengr6fie vpn 1,8 ym Talkum inlt der Teilchen- 
grOBe von 3,3 \m, Talkum mlt der TellchengrSfie von 5,5 \m 
bezlehungswelse Talkum mit der TeilchengrOfie von 7,2 pi 
in den jewel llgen Antellen, die in Tabelle 2 angegeben 
Bind, mit eingemischt wurden. Testergebnisse slnd auch 
in Tabelle 2 angegeben. 
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Tabelle .2. 



Einheit 



Belsplel 









. 4 


.5 . . 


.6 


PP-F 




Gew^Telle 






/re 


EPM EP02P 




Gew. Telle 






£0 






Gew« Telle 


10 


10 


10 


Talkxiin (TeilchengrQBe : 


1 /8 pm)Gew» Telle 


2 


3 


5 


Talkmn (Tel lchengr6fie : 


3/3 pia)Gew.Teile 








Talkiam (Tellcliencrrfifies 


5,5 pin) Gew. Telle 










7,2 pm) 


Gew» Telle 








BaSO^ (TeilchengrOfle : 1 


,2 \m) 


Gew. Telle 








CaCO^ (Teilchengrofle: 


1#9 pm) 


Gev, Telle 








Kalzivunsilikat (TGr.: 


1 ,0 \m) 


Gew. Telle 








Schmelz index 




g/10 mln 


9,2 


8,9 


8,4 


Modul d.Biegeelastizitat 


2 

kg/cm 


9100 


9300 


9600 


Izod-Schlagfestigkeit 


(-40^0 


kg»cm/cm 


11/7 


12,1 


13,1 


Bemalbarkeit: 












Anfangshaftung 




% 


100 


100 


100 


WarmwasserbestSndigkeit '^^ 




0 


0 


0 



Aussehen des Formllngs 



keln Fehler 



jUunerkung : ZelchenerklSrungen slehe Sette 22 




.Habelle .2 . . (P.or.tsetss.ung) 



Beispiele Vergleichsbelspiele 

• • 7 . 9. ; . .3 . . 4. . . 5. . . ^6 . . 7. .8 9 10 



65 


65 


65 


65 


65 


65 


65 


65 


65 


65 


65 


25 


25 


25 


25 


25 


25 


25 


25 


25 


25 


25 


10 


10 


10 


10 


10 


10 


10 


10 


10 


10 


10 








0 


1 


7 


15 


20 









5 

5 

.5 

.5 

5 ■ 

5 

8,3 8,5 8,7 10,3 9,7 8,1 7,5 7,3 8,4 8,7 8,1 
8900 9100 '10.100 8500 8600 10000 12400 13300 9500 10000 9800 



16,8 15,3 12,5 10,6 


10,4 


13,8 


17,0 


14, 


8 


7,0 6,5 6,3 


100 100 100 100 


100 


100 


100 


100 


100 100 100 


0 0 0 0 


0 


£^ 


X 


X 




0 0 0 


kein Fehler 


glSnzende 
Fehler 


kein Fehler 



Axmierkung : 

+) 0 £ Es wurden kelne Ver&nderungen auf den Oberf ISchen 
von Formlingen beobachtet/ und es wurden keine 
Beschichtungen in dem Abziehtest auf dem gitter-- 
artlg gerltzten Muster abgezogen. 

X : Auf den ObefflSchen von Formlingen wurden Quel- 

lungen oder Aufbl&hungen beobachtet, und es wurden 
Beschichtungen in dem Abziehtest auf dem gitter- 
artig geritzten Muster abgezogen* 

A : Auf den OberflSchen von Formlingen wurden Quel- 
lungen oder AufblMhungen beobachtet/ aber es 
wurden keine Beschichtungen in dem Abziehtest auf 
dem gitterartig eingeritzten Muster abgezogen, 

Beispiel 10 und Vergleichsbeispiele 11 bis 15 



Die Verfahren von Beispiel 4 wurden mit der Ausnahme wie- 
derholt, daB PP-F, Toughmer P0280 (bereits vorstehend ge- 
nannt) , EP57P (bereits vorstehend genauint) \ind Kalzium- 
carbonat mit der TeilchengrOBe von 1,9 pa in den jeweils 
ftlr sie in Tabelle 3 angegebenen Anteilen entsprechend 
als kristallines Xthyl^n -Propylen-Blockcopolymer , EPM/ 
EPDM und Fiillmittel gemischt wurden. Testergebnisse sind 
auch in Tabelle 3 angegeben. 
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